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研 究 ノ ー ト
光電子顕微鏡による磁区観察と超薄膜磁性研究'
1.は じ め に
へ
物 質の磁 気 は、 身近 な と ころで は電車 の切 符 や銀行 の キ ャ ッシ ュカー ド、 パ ソ コ ンのハ ー ドデ ィス ク
な どに情 報 を記 録す るの に応用 され て いる。 音 楽用 の ミニデ ィス ク(MD)も 、読 み 出 しに は レーザ ー
を使 って い るが、記 録 に は磁 気 を使 ってい て、磁 気 に よ って反射 光 の偏光 が 変化 す る現象(磁 気光 学効
果)を 用 いて情 報 を読 み取 っ てい る。 これ らの磁 気 記録 で は、情 報 は微 小 領域 の磁 化 方 向(す なわ ちN
極 やS極 の向 き)の 形 で記録 され てい て、 どれ だ け記録 密度 を上 げ られ るか は、 どれだ け高 い空 間分解
能 で磁 化 させ た り磁 化 方向 を読 み 出せ るか にか か ってい る。
で は、磁 気記 録 に実用 化 で きる か どうか を別 に して、磁 化 方 向の分 布(磁 区構造)は どの程 度 の空 間
分 解 能で 測定 で きるで あ ろ うか。最 高 分解 能 は ス ピ ン分 解STMで 、 原子 分解 能 す な わ ち原 子1個1個
の磁 化 方向 を知 る こ とが で き、 た とえ ば反強磁 性 ス ピン配列 を観 測す る こ とに成功 して いる。 しか し、
原子 分 解 能の ス ピン分解STMは きわめ て高度 な技術 を必 要 と し、 筆 者 の理解 で は成 功 してい るの は世
界 中 で1グ ル ー プの み であ る。 そ の次 とい う こ とに なる と、 い ず れ も10nmオ ー ダーの 空 間分 解 能 を
もつ手 法 がい くつ か あ る[1]。今 回 はそ の なか でX線 磁 気 円二 色性(XMCD)顕 微 分 光 を、 わ れわ れが ドイ
ツの研 究 グル ープ と共 同でSPring-8で 行 った研究 を例 に とつて紹 介 した い。
この研 究 の ター ゲ ッ トは、大 きさが μmオ ー ダー の磁 性 ミクロ構 造 や 、10原 子層 程度 の非常 に薄 い薄
膜 や多層 膜 で ある。 低温 セ ンター だ よ りの昨 年10月 号 の 「鉄 も超伝 導 に」 で は 「鉄 が 高圧 下 で は本 来 の
bcc構 造 で・はな くhcp構 造 を と り、 強磁 性 で な くな って超 伝 導 も示 す」 ことが紹 介 されて い た。 われ わ
れ の研 究 では 「超薄 膜」 とい う高圧 下 とは対 照 的 な環 境 を用 い てい るが 、や は り鉄 が 強磁 性 で な くなる
薄膜 成 長条件 が みつ か って いて 、そ れ を積 極 的 に利用 した研 究 も行 った。
2.実 験 開 始 ま で
.発 端 は、我 々(菅 グルー プ)と ドイ ツのMax-Planck研 究 所微 細 構 造 物 理研 究 部 門 のJ.Kirschnerグ
ル ー プが 共 同 して 、SPring-8で 何 か研 究 を し よう とい う 日独協 力 を1997年 度 に立 ち上 げ た こ とで あ っ
た 。研 究計 画 を立 て た当 時 はSPring-8の ビ「 ム7イ ンは建 設途 中で 、所 期 の性 能 が 出「る保 証 もなか っ
たが 、 この時 期 を逃 す とSPring-8を 使 うメ リ ッ トが 薄れ る とい う こ とで、筆 者 か らみ れ ばや や強 引 に
話 が ま とまっ た。
当初 か ら 目論 まれて いた の は、』光 電子 顕微 鏡(Photoelectronemissionmicroscope・PEEM)を 使 お う
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とい う こ とで あ っ た。PEEMは 図1に 示 す よ う
な装 置 で、試料 に光が 入射 した際 に試料 か ら出て
くる電子(光 電子 や2次 電 子)を 拡大 収束 す る こ
とで 、試料 上 か らの放 出電 子 の強 度分 布 を得 る こ
とが で きる。 一 般 的 な最 高 分 解 能 は20nmで 、
1997年 当時 か らすで に注 目され始 め てい た「ナ ノ」
の研 究手段 と して魅力 的で あっ た。
PEEMを 用 いて得 られ る情報 は、入 射光 と試 料
の組 み合 わせ に よって さ まざ まであ る。SPring-8
で われ われ が立 ち上 げ に参加 してい た ビー ム ライ
ンは、 約200eVか ら約1800eVの 軟X線 領 域 で
円偏 光 を発 生 す る こ とが で きる。
強磁 性 体 に よ る円 偏 光軟X線 の吸 収 強 度 は、
磁化 方 向 と円偏 光 の光 ス ピ ンが 同 じ向 きか逆 向 き
か で 異 な る。 こ れ を軟X線 磁 気 円 二 色 性(soft
X-raymagneticcirculardichroism:XMCD)と 呼
ぶ(XMCDの 原 理 につ い て は文 献[2]などを参 照 し
てい た だ きたい)。XMCDの 特徴 は、内 殻電 子 の
励 起 に伴 う元素 固 有 の吸収 線 を用 い るので 、元 素
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図1光 電子 顕微 鏡(PEEM)の 概 略図
選 択 的 な こ とであ る。XMCDは 例 えばFeに お いて は2p軌 道 か ら磁 気 モ ー メ ン トを担 う3d軌 道 へ の電
子 遷 移 に伴 う光 吸収(2pXAS)に おい て顕 著 に見 られ、 その スペ ク トルは3d軌 道 のス ピ ンお よび軌 道
状 態 を反 映 した もの に なる。
わ れ われ が行 った のは、 このXMCDの 空 間分布 を測 定す るた め に、PEEMを 用 い るこ とで あ る。 す
なわ ち、物 質が軟X線 を吸 収 す る と、 励起 状態 が 緩和 す る過程 で 多数 の2次 電 子 を放 出す る。 この2次 噛
電子 の 強度 分 布 をPEEMを 用 い て観 測す る こ とで 、試 料 表面 にお け る光 吸収 強 度分 布 を測 定す る こ と
がで きる。 したが って 、 円偏 光 軟X線 とPEEMを 組 み合 わせ る こ とで 、XMCDの 空 間分 布 を測 定 す る
こ とが で きる。
さ て、実 験 は1998年 秋 か ら1999年 春 に か けて行 われ た。PEEM本 体 は も と よ り、測 定 や 試料 準備 を
行 う真 空装 置全 体 と制御 電 源一式 が 、 ベル リンのKirschnerグ ル ープ の研究 室 か らSPring-8ま で輸 送 さ
れ て きた。 一辺1.5mは あ ろ うか とい う木箱 が2つ 届 い た ときに は圧 倒 され て途 方 に くれ たが 、立 ち上
げ 中の ビー ム ラ イン に新 しい装 置 を設置 す る には、 まず 配電盤 か ら装 置 に分電 す る簡 易配 電盤 の よ うな
もの を作 る電気 工事 か ら始 め な くて は な らなか った 。 これ には ス タ ッフ と留学 生 を含 む学 生 さんが大 勢
狩 り出 されたが 、最 近 の基礎 工 学研 究科 の改 修 に伴 う装置 の移転 の丁 度 いい リハ ーサ ル だ ったか も しれ
ない。 ドイ ツか らは3人 が1.5ヶ 月程 度 ずつ2度 ヒわ たっ てや って きた。 彼 らは とて もパ ワフル かつ手
際 よ く装置 の組 み上 げ か ら超 高真 空 ベ ー ク を行 い、実 験 初 日に は光 を装 置 に通 して か ら数 時 間で 最:初の
PEEM画 像 を得 る こ とに成功 してい た。
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3.磁 区 構 造 の観 察
今 回の 共 同研 究 の成 果 は主 に3報 の論 文[35]に ま とめ られた。 詳 し くは これ らの論 文 か ほか の とこ
ろに出 した 日本 語の 報告[6]をご参照 い ただ くこ とに して、 こ こで はそれ ぞれ を簡単 に紹介 す る。
最 初 に紹 介す るの は、磁 区構 造 の観 察で あ る[3]。パ ル ス磁 場 に よる磁 区構 造 の変化 を調 べ る 目的で 、
Sl基 板 上 に電 子線 リソグ ラフ ィ と リフ トオ フ法 で多 結 晶Co薄 膜(30nm厚)の 長 方 形 を作 製 した
。 な
お、試 料作 製 は、 電子 光科 学分 野 の蒲 生 グル ープ の柳 沢先生 と木 村崇 さん に行 って いた だい た。長 方形
の2辺 はい ずれ も0.5～32μmま で2倍 のス テ ノブで変 化 させ た。 図2(a)が2辺 が2～8μmの 長方 形
につ い て得 られ た磁 気 コ ン トラス トであ る。 この磁 気 コ ン トラス トは、Coの2p軌 道 か ら3d軌 道へ の
光 吸収 ピー クの エ ネ ルギ ー を持 つ円 偏光 を試 料 に入 射 してPEEM像 を測 定 す る こ とで得 られた 。 円偏
光 は図 の右 下 の矢 印の 方向 に、試料 面 と30。 の角 度 で入射 させ 、Lx,Lyは 長方 形 のx,y方 向 そ れぞ
れ の長 さを表 す。 最 も明 るい(暗 い)部 分 が光 の 入射 方向 と同 し(逆)向 きす なわ ち上(下)向 きに磁
化 して いる磁 区 であ る。 中間 の明 る さの部 分 はほ ぼ横 向 きに磁化 して いる ので、 磁 区構造 の並 び方 か ら
右 あ るい は左 向 きと推 定で きる。
次 に これ らの ミクロ構造 にパ ル ス磁 場 を印加 した。パ ル ス磁場 の強度 は360eか ら始 め て180eず つ
大 き くして いっ てパ ルス磁 場 印加 直 後 に ゼ ロ磁 場 下 で磁 区 構 造 を観 察 した。 例 と して 図2(b)にLx×
Ly-2×8お よび4×8μm2の パ ル ス磁 場 に よる変 化 を示す 。2×8μm2の 長 方形 は1080eの パ ルス
磁化 で下 向 きにほ ぼ飽 和 した状 態 か ら上 向 きに ほぼ飽和 した状 態 に変化 した。 一方 、4×8μ ㎡ の長 方
形 では540eの パ ル ス磁場 で 下 向 きに ほぼ飽 和磁 化 した状 態 か ら上下 に渦状 の磁 区 の有 る状態 に、続 い
て1080eの パ ル ス磁 場 で上 向 きにほ ほ飽和 磁化 した状 態 に変化 した。
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図230nm厚Co薄 膜微 小 構造 の磁 区構造(a)と磁 化 反転 過程(b)。(b)で はパ ル ス磁場 をか けた
後セ ロ磁場 中で 測定 して い る。
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4.非 強 磁 性Feを 介 した 強 磁 性 膜 間 の 交 換 結 合 振 動
Feは バ ル クで はbcc構 造 を と るが 、た とえばfcc構 造 を とるCuの(Og1)面 上 に成長 させ る と、 十
数層 の膜 厚 まで はfcc構 造 を とる。 と くに、特 定 の 膜厚 領 域 で はfcc-Feは 表面 また は界 面 の みが 強 磁
性 で膜 内部 は非 強磁性 とな る。 さて 、非強 磁性 膜 を問に挟 ん だ強磁 性膜 同士 の磁 気 的結 合 は、非 強磁 性
膜 の膜厚 に依 存 して、強磁 性 的 ・反強 磁性 的 と振 動的 に変 化す る現 象(交 換 結合 振動)が 知 られ てい る。
われ わ れ は上 記 の 内部 が 非強 磁性 のfcc-Feを2層 の強 磁性 膜 の 問 に挟 ん だ と きに も、交 換結 合振 動 が
見 られ る可 能性 が あ る と考 え、 そ の検証 の ため にNi/Fe/Coの3層 膜 のXMCD-PEEMを 行 った[4]。
膜 厚依 存性 を測 定 す る もっ と も効 率 的 な方法 は襖
形 に膜厚 を連 続 変化 させ て顕微 分 光 を行 うこ とで あ
1鞭箋籟む 認 総 擬li
Cu(00り3の よ うな2重 襖 形構 造 が 得 られ 、XMCD顕 微 分
図32重 襖 形 構造Ni/Fe/Co3層 膜 光 で観 測 す る こ とでFeとCoが(こ の範 囲 内 で)
任 意 の膜厚 の 時の状 態 を一 度 に知 る こ とが で きる。
中間Fe層 の磁気 モ ー メ ン トを定 量 的 に見積 もるた め に、XMCDの 磁 気光 学総和 則 を用 い た。 このた
め には 光吸 収 ピー ク にお い てPEEM像
を撮 るだ けで は不 十 分で あ る。す な わ ち、
円 偏 光 の極 性 を設 定 してFe2pXAS領
域 全 体 に わ た る121点 の 光エ ネ ルギ ー に
お い てPEEM像 を測 定 した 後 、極 性 の
反転 を行 って 同様 の測 定 を繰 り返 した 。
測定 に要 した時 間 は、分光 器駆 動 や偏 光
反 転 の 時 間 を含 め て1時 間15分 で あ っ
た 。 この測 定 に よってPEEMのCCDカ
メラの 各 ピ クセ ル にお いて 図4(a),(c),
(e)のよ うに2本 のXASス ペ ク トル(実
線 が正 のヘ リシテ ィ、破 線 が負 のヘ リシ
テ ィの円偏 光 に よる スペ ク トル)が 得 ら
れ る。 こ の2本 の差 分 で あ るMCDス ペ
ク トル(図4(b),(d),(f))を 磁 気 光学 総
和則 を用 い て解析 す る こ とに よって 、 こ
の 領 域 のFe3d電 子 の ス ピ ン磁 気 モ ー
メ ン ト(μs)と 軌 道磁 気 モー メン ト(μL)
を求 めた(図 上段 の値)。ここで ス ピ ン(軌
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2重 襖 形Ni/Fe/Co3層 膜 の い くつ か の 点 で の
XMCDス ペ ク トル とス ピ ン磁 気モ ー メ ン トの分 布
一10一
道)磁 気 モ ー メ ン トとは磁 気 モー メ ン トの うち電子 の ス ピ ン(軌 道角 運動 量)に よる寄 与 の ことで ある
。
この ように して7,600組 のXMCDス ペ ク トルの解 析 か ら求 めたFe3dス ピン磁 気 モ ーメ ン トの 分布 が
Fig.4(9)で あ る。x-y座 標 は試料 上 の位 置 を表 し、副尺 に示 す よ うにx方 向 にFe膜 厚 が 、y方 向 に
Ni膜 厚 が 変 化 して い る。Feス ピ ンモ ー メ ン トの 大 きさ はFe膜 厚 に 強 く依 存 して お り
、 こ れ は
Fe/Cu(001)に お けるFe膜 厚 依 存 性 とよ く似 てい る。 す な わ ち、領 域1で は膜 全 体 が 強磁性 の ひず ん
だfcc的 構 造 、領 域Hで は表 面 また は界 面 の み強 磁性 で 内部 は非 強磁 性 の ひず ん だfcc的 構 造(領 域1
と はひず み 方 が異 な る)、 領 域 皿で は膜 全 体 が強 磁性 のbcc構i造 に なって い る。 さて 、Fe膜 厚5.5ML
付近 のNi膜 厚1.5ML以 上 の領域Haで は、Feス ピン磁 気 モ ーメ ン トが 顕著 に減 少 してい る ことが わか
る。
で は、Fe層 を挟 むCo,Ni層 は ど うな って い るであ ろ うか。 図5(a)
,(b)にCo,Niの2p3、2ピ ー ク強度
の円偏 光 反転 時の 非対称 性 の分 布 を示す 。これ らは それ ぞれ定 性 的 にCoお よびNiの3dス ピ ン磁気 モ ー
メ ン トの分 布 を反映 してい る と考 えて よい。下 地のCo層 におい て は領 域Haも 含 む ほぼ全領 域 に わた っ
て ほぼ 一定 の正 の値 を取 ってい る。 こ 撫 愉lck"ess《 醗L)
噸412r國08642◎れ に対 し
・Ni層 は領 珈 ・で 負 ・ そ
。。 ・
れ以 外 でほ ぼ一定 の正 の値 とな って い
る。 従 ってCo層 とM層 は領域laで
は反 強磁性 的 に、 そ れ以 外 で は強磁 性
的 に結 合 して い る。
Co-Ni層 問 の 反 強 磁 性 結 合 の 起 源
は 、領 域 且で はFe層 内部 が非 強磁 性
で あ る こ と と関連 が あ る と考 え ら れ
る。 す なわ ち この非 強磁性 層 を挟 ん だ
Co層 とNi層 の 間 に振 動 的 交換 結合 が
働 い た ため に 、領域 丑aで 反 強磁 性 的
に、Hbで 強磁性 的 に結合 した と解釈
され る。 「振 動」 の2度 目が 見 えて い
ない が,こ れ は相 当 す るFe膜 厚 で は
Fe層 全 体 が 強磁 性bcc層 に転 移 して
い るため と考 え られ る。 これ を検証 す
る た め に,製 膜 時 条 件 を 変 え て
fcc-bcc転 移 を起 こす 膜厚 を よ り大 き
くした試料 につ い て調べ た ところ、2
度 目の反 強 磁 性 結合 に よ るNiモ ー メ
ン トの 変化 が観測 され た。
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図52重 襖 形Ni/Fe/Co3層 膜 のNiお よ びCo層 のXMCD
強 度 分 布
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5.容 易 磁 化 方 向 転 移 と磁 気 異 方 性 エ ネ ル ギ ー
Ni薄 膜上 にCoを 蒸着 した際 に見 られ る磁 化容 易 方向 転移 の メ カニ ズム を探 る ため に、2重 梗 形2層
膜co/Ni/cu(001)に つ いて 円偏 光 励 起 の顕 微 分光 を行 っ た[5]。試 料 はcu(001)上 にo～14MLのNi
と0～4MLのCoを 直交 した襖形 状 にエ ピ タキシ ャル に成長 させ た もので あ る。 この試 料 は、作 成 中や
その後 に磁 化 は行 わ なか った。
4節 と同 様 に各 ピ クセ ル のNi2p-3d簸tmck"ess《ML》
磐 壌213唯4MCDスペ ク トル の解 析 か ら求 め たNi
◎2
.63dス ピンモ ーメ ン トμ、の分 布 が 図6で
あ る。 中央付 近 の斜 め の白点 線 の上下 で
コ ン トラ ス トが 定性 的 に異 な ってお り、
上 部で は4段 階、下 部 では2段 階 の コ ン
トラス トが 見 られ る。 ここで示 されて い
るの は,ス ピ ンモ ー メ ン トの光 の 入射方
向(図 の下 か ら上 の 向 きで試料 表面 か ら
30。 の角 度)の 成 分 で あ る。Niが 面 内
方 向 に磁 化 す る場 合、 磁 化 容 易 方 向 は
[!10]方 向 と等価 な4方 向が考 え られる。
従 っ て、上 部 の4段 階 の コ ン トラ ス トは
図 に示 す4方 向の 面内磁 化 に相 当す る。
一 方 下部 の2段 階 の コ ン トラス トは面直
磁 化 で試 料面 に対 して手前 向 きか 奥向 き
か の2方 向 に相 当す る。以 上 よ り、 この
膜厚 領 域で 元 来面 直磁 化 す るM層 がCo
層 を上 か ら蒸着 す る こ とで面 内磁 化 に転
移 し、磁 化容 易 方 向 転 移 はNiとCo両
方 の膜 厚 に依存 す る こ とが 分 る。
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図62重 模 形2層 膜Co/Niに お け るNi3dス ピ ン磁 気
モ ー メ ン トの分布
次 に、Niの 軌道 モ ー メ ン トμし(磁 気 モー メ ン トに対す る電 子 の軌 道 角運 動 量 の寄 与)の 分 布 を見
積 もった。 μsの 大 き さは磁 化 容易 方 向転 移 を境 に ほ とん ど変化 せず0・65μ ・なの に対 し・ μLは 面 内磁
化相 で0.05μ 、,垂 直磁 化相 で0..08μ,と 優i位な変 化 を示 して い た。
こ こで見 られ た磁 化容 易 方向 転移 の起 源 はCo,Ni膜 の磁気 異 方性 エ ネ ルギ ーの競 合 と考 え る こ とが
で きる。異 方 性 エ ネル ギー は ス ピ ン軌 道相 互 作用 に よっ てい るの で、 これ は △μLに 比 例 す る と考 え ら
れる。上 記 の μ、,μ、の値 を用 いる とNi一 原 子当 りの 異方性 エ ネルギ ーは50～90μeVと 見 積 もられ た。
6.お わ り に
SPring-8の ビーム ライ ンが 立 ち上 げ中 とい うこ と もあ って 多少不 安 を残 して ス ター トした 日独 共 同研
究 だ ったが 、実験 開始 前 の苦 労 の甲斐 あ って、 終 わ ってみ れば いい 成果 が 出て いた よ うに思 う。今 後 、
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ナ ノテ クノ ロジー の研 究が ます ます 盛 ん にな る中、磁 性 ナ ノ構 造 は 間違 いな く重要 な位 置 を 占め続 け る
と予 想 され るの で、 この よう な研 究 は これか らもぜ ひ続 けて い きたい と考 え てい る。
時 々 、 「放 射光 を用 い ない で実 験室 で(じ っ く り腰 を藩 ち着 けて)磁 区構 造 を元 素選 択 的 に見 られ る
手法 は ない です か」 と尋 ね られ る こ とがあ る。PEEM`め 入射 光 の代 わ りにス ピ ン偏 極低 速 電子 源 を用
いれ ば、 放射 光 を用 い な くて も磁 区構 造 を見 るこ とがで きる(spinpolarizedlowenergyelectronmic ・
roscopy:SPLEEM)。 この手 法 は元 素 選択 性 を持 た な いが 、工夫 す れ ば もしかす る と元 素選 択性 を持 た
せ るこ と も可 能か も しれ ない気 も して い.る。
本研 究 は基礎 工 学研 究 科物 性物 理 科学 分野 の 菅 グル ー プ と ドイ ツMax-Planck研 究所微 細 構i造物 理研
究 部 門のJ.Kirschnerグ ル ー プの共 同研 究 で 、 日本 学 術振 興 会 とDFGの 日独 共 同研 究 と して支 援 され
た。 また文部 科 学省 科学研 究 費COE予 算(10CE2004)で の支援 も受 けた こ とを記 し謝意 を表 したい
。
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